نشریه مهندسی متالورژی و مواد سال سی و یکم شماره دو, ۱۳۹۹ 


بررسی تاثیر اضافه شدن تترااتیل اور توسیلیکات (11:05) بر ساختار میکروسکوپی و خواص لومینسانس نانو ذرات مواد 
شسفری *1 :۲۷0 
مقاله علمی - پژوهشی 


سید مهدی رفیعائی( 
در این پژوهش ابتدا ناو پودر 79*3 ::۲:0 با اندازه تقریبی ذرات ۸۰ نانومتر به روش س-ژل فرآوری گردید. سپس از طریق اضافه نمودن تترااتیل 
اورتوسیلیکات (75205) به مواد اولیه مورد نظر, ت رکیبات دوپ شده ۲50 در حضور مقادیر متحتلفی از فاز «50 تولید و سانعتا رکریستالی و میکروسکوپی 
و همچنین حواص لومینسانس مواد تولید شده مورد ارزیابی قرا ر گرفت. به‌منظور مطالعه فازهای تشکیل شده و همچنین اندازه ذرات و مورفولوژی 
سانعتارهای سنتز شده 79*3 :و0 و ترکیبات 79*3 :۲50 به ترتیب آناليزگر پراش با اشعه ایکس (217۳) و میکروسکوپ الکترونی روبشی نشر میدانی 
(/۳:۹5) مورد استفاده قرا رگرفتند. در این تحفیّق بصورت جالبی دیده شد که افزودن سیلیکا باعث رشد چشمگیری در اندازه دانه ها می‌گردد و این 
اندازه به حدود ۳۰۰-۶۰۰ انومتر می‌رسد. ضمنا با به‌نعدم تگیری یک آنالیزگر نحواص فت و لومینسانس» حواص نوری این مواد مورد بررسی قرا رگرفت. 
در نهایت مشخحص شد که در حالتیکه مقدار فاز «5(0مصرفی به اندازه استوکیومتر ی لازم جهت تشکیل ۲:50 باشد بلاترین شدت انتشار حاصل شده 


و مقادیر بیشتری از 5302 به کاهش این شدت منجر می‌گردد. 


واژه های کلیدی سل-ژل. خواص نوری. لومینسانس, نانو مواد فسفری. 
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٩. ۱۲, 2/1261 


تا 

-901 ۷1۵ 0عتمعطاصره موه ده 80 0۶ مرلو علفصتمووه عطا اه متعلبمم-مصهم 3 ۲ :جمو۷۲ ولامتتا رصمتامع نامع جصا ونطا 1 
40 3 ,)2 ۲۵۳ 106160قصم عطا مه (1۳۴0۵5) مهعنلزدمطازن 1 وطامع‌تاه ]۵۲ ممتاتل20 مط) ۱۳1 رفظ بطمهمتوج2 آمع 
6 274 متد2ع م۱ لم) دیون 0ج رز ۶ه ماصامصصه اصمع] گت ۵۶ ومصموع مه مر 0ممنا000 ۱۷۵۲۵ ولصنامممومع 90 ۷۲ 
م1 مطا تاد ۰۲۵ .مامناله7ه مه فلهتم‌امصه 0ممن0متج مطا ۵۶ ومتاتهمومنج ممصمموهصتصصیا فط مفله 4ص معتتامنتتاه 
۲ ماه موه 3 ۲۵ :۷۲۹۵ مه 3 ۲ بمدلا که چعمامطم‌تمصه مه ممته عامتانهم معلة مه وععقطم 
ب۵2۲6و۲۵ فنطا ها وتا مه ۳۴۱9۳۲۸/۲ عممعوممتصه صمتاععاه عصتصصومر ممتوونصصه 10م مج (رنتی ممتامه11 
-300 0) وعطمهع 5120 ونطا 0صج ام صتقرع مود مطا مر فلناوم؟ ممنانه ۵۶ صمتان20 معط عقطا جمموی مه ]1 «راعصتاوم‌ماط1 
۵05 69 0۶ دمتاهممم لهعتامه فص 226ص ممورمممممتصتآمامطام 0۶ اصمصومآمرصه مط ۴/16 رحمت 2001 ج1 بح 400 
فص ما لماوع ور معقصام رز 0مصناعممی ۵۲ اتاصدتان مطا قطا عموع 2 صا کقطا 0مصتصمامل ۷28 ]1 ررللفصا نناک ۷۷۵۲۵ 
معط جح 200760 عا چاتعصماصا ممتووتصصن )ومطونط مص رومل9د ۷ ۵۲ جمتامصم1 مصا ۲۵۲ 0متتناوعر وملد۷ متتاعمومتطم‌زماه 
۰ ۶ ۲۵0000 عطا م) 16205 و90 ۶ متصتامصصع تمطاع‌نط 


۰ ۲۵050۳۱0۲ ,مصع رمعمممکمصتصصان رومته۲۱۵00 لهمتام0 راع-501 ۷۲۵۲05 1 


‌ تاریخ دریافت مقاله ٩۷/۳/۲۵‏ و تاریخ پذیرش آن ۹۸/۶/۱۷ می‌باشد. 
(۱) نویسنده مسئول استادیان گروه مهندسی مواد. دانشکده فنی و مهندسی گلیایگان گلپایگان. اصفهان. ماع ۵ تعه1 21 :ات2 
۱8 1۵۲[ 


۱۳۲ 


مقدمه 
در سالهای اخیر فسفرها با خواص بسیار متنوع و مطلوبی که 
از خود نشان داده اند کاربردهای بسیار وسیعی در صنایع 
نت با مود ی [ فان یله ات کاری دهاش تراج 
به قطعات الکترونیکی. لیزرهای حالت جامد. الای‌دی‌ها. 
سلولهای خورشیدی. حسگرهای نوری و نمایشگرها اشاره 
نمود. خواص لومینسانس این فسفرها معمولا از طریق دوپ 
کردن عناصر نادر خاکی و يا لانتنایدها تامين می‌گردد. از 
جمله این عناصر می‌توان به یوروپيی سریم گادالانيم و 
دیسپرسیم اشاره نمود که این عناصر در لایه آخر تراز 
الکترونی خود دارای اربیتال‌های می‌باشند. بطور کلی :۷20 
به عنوان یک ماده اکسیدی میزبان در تولید مواد فسفری 
فتاه شده اسنت که .هی تواند. عتاصر مختلفی از لانتانایدها 
را در خود جای داده و دارای کاربردهای متعددی در زمینه 
های صفحات نمایش با وضوح و کارایی بالاء تقویت 
سلولهای خورشیدی, دیودها. حسگرهای نوری» لیزر و 
همچنین مواد زیست سازگار باشد [5-11]. در واقع این ماده 
اکسیدی که دارای شبکه کریستالی مکعبی است خواص نوری 
جالبی از خود نشان می‌دهد و به‌همین واسطه به شدت مورد 
توجه پژوهشگران قرار گرفته است. مروری بر منابع نشان 
می‌دهد که اکنید ابتریم توشط زوش‌های مترعی مانند سظر 
احتراقی هایدروترمال. سل-ژل» حالت جامد و الکتروریسی 
قابل تولید می‌باشد [12-20]. دربین تکنیک‌های مذکور روش 
سل-ژل دارای اهمیت ویژه‌ای است زیرا با امکانات نسبتا 
ساده‌ای به‌آسانی قابل اجرا می‌باشد. به بیان دیگر برای 
فرآوری مواد فسفری از این تکنیک. نیازی به استفاده از 
دماهای بالا و همچنین تجهیزات گران قیمت نیست و لذا این 
روش به‌لحاظ اقتصادی بسیار مقرون به‌صرفه و مناسب می - 
باشد. همانطور که قبلا نیز به آن اشاره شد عناصر نادر خاکی 
متعددی به‌عنوان ناخالصی و عامل ایجاد خواص لومینسانس 
می‌توانند به ایتریا اضافه شوند. نکته قابل توجه آنست‌که این 
عناصر معمولا دارای قیمت بسیار بالایی هستند و اگرچه 
میزان مصرف آنها کم است ولی نقش مهمی در افزایش قیمت 
تمام شده این مواد ایفا می‌نمایند. یکی از راه‌کارهای کاهش 
تی ام ماد هیتری انتتادیر ان ا شاف لمات وان 


بررسی تاثیر اضافه شدن تت رااتیل اورتوسیلیکات (1505) بر ساعتار... 


قیمت است که از جمله این مواد ميتوان به اکسید سیلیسیم 
اشاره نمود. با توجه به این واقعیت که عنصر سیلیسیم دارای 
فراوانی بسیار بالایی در پوسته کره زمین است اکسید آن 
دارای قیمت بسیار پایینی می‌باشد. از طرف دیگر باید بدانیم 
که مطابق با تحقیقات انجام شده. ,5:0 خنثی بوده و باعث 
بروز اختلالی در خواص نوری مواد فسفری نمی گردد [21]. 
مطابق با نتایجم حاصل از پژوهش‌هایی که قبلا در این زمینه 
انجام شده است. افزودن سیلیکا به مواد لومینسانس علاوه بر 
کاهش هزینه تمام شده این مواد. منجر به تقویت رفتار 
تحریک و انتشار آنها می گردد [22]. 

بر اساس این مقدمه در این پژوهش ابتدا 30*3 :ولا 
به‌عنوان ماده مرجم با استفاده از روش سنتز سل -ژل فرآوری 
گردید. سپس از طریق اضافه نمودن 1۳505 به مواد اولیه مورد 
نظر ترکیبات ۷50 در حضور مقادیر مختلفی از سیلیکا تولید 
و در نهایت فازهای کریستالی. ساختار میکروسکوپی و 
خواص فتولومینسانس این مواد مورد مطالعه و واکاوی قرار 
گرفت. برای این منظور مشخصه‌یاب طیف‌های پراش (توسط 
اشعه ایکس). میکروسکوپ الکترونی روبشی و همچنین 


آنالیزگر خواص لومینسانس به‌حدمت گرفته شدند. 


مراحل آزمایشگاهی 
سنتز نانو مواد 
برای تولید نانو پودر **۷:0۵::10 روش سل-ژل در مورد 
استفاده قرار گرفت. مواد اولیه شامل 6011:000(:.1120) ۷ 
۲:000(0))ط و (+0ممتلمن6) 1۳05 می‌باشند که 
این مواد با بالاترین درجه خلوص ممکن ازشرکت سیگما 
آلدریچ خریداری و بدون هرگونه تغییری مورد استفاده قرار 
گرفتند. برای این منظور محلولی متشکل از 
00۵۵0 0دج(۲۵)0۳:000 _ در مقادیر 
بسیار اندکی آب مقطر حل شده و سپس با اضافه نمودن اسید 
نیتریک در شرایطی که محلول تحت اغتشاش قرار داشت؛ 
1( محلول به حدود ۱ کاهش پیدا نمود. پس از آن مقادیر 
محاسبه شده‌ای از 11905 به‌همراه اتانول به محلول متلاطم 


اضافه گردید تا محلولی شفاف که سل نامیده می‌شود به‌دست 


سال سی و یکم شماره دو» ۱۳۹۹ 


سید مهدی رفیعائی 


آمد. محلول حاصل در دمای اتاق نگهداری شد تا ژل مورد 
نظر تولید گردد. واضح است برای تولید **۷:0::10 مراحل 
فوق بدون استفاده از 1۳05 انجام گردید. سپس محصول 
حاصل در دمای ۵۰ درجه سانتیگراد در یک آون به‌مدت ۳ 
روز حرارت داده شد تا کاملا خشک گردد. در نهایت نیز 
به‌منظور حذف مواد آلی باقیمانده و همچنین رسیدن به 
ساختار کریستالی مناسب, محصولات به دست آمده در دمای 
۰ درجه سانتیگراد به مدت ۱ ساعت حرارت داده شد. 
در جدول (۱) ترکیبات ۷2۵0:۲093 و *۷۹۵:۲03 فرآوری 


شده با کدهای ۸-۳ نشان داده شده‌اند. 
جدول ۱ کد و ترکیب مواد سنتز شده 


1 ترکیب 

۱۷0 0 
۱۷00/0 025 
۱۷00/0 05 


(0902 1 


| 2 | ت | م | 9 | ته 


۱ 0/103 2 


۱00/100 4 


۳ 


در جدول فوق پارامتر 14 نشان دهنده نسبت میزان 
مصرفی به اندازه اسستوکیومتری لازم این ماده برای 
تشکیل ترکیب ۷29165 می‌باشد. 


آنالیز مواد 

ساختار مواد تولید شده تو سط م شخ صه‌یاب پراش ا شعه 
ایکس (1۲۱/۱۷۵-30 دون 25۲) و با طول موج 1۳0 
۶ 2 :2 با آند دوار و منبع تابش مسی مورد بررسی قرار 
گرفت. همچنین با به‌خدمت گرفتن میکروسکوپ الکترونی 
روبشی (061۳0۵0۷) ,55۷۳۲ مناد دقاطم2 ۳۳۲۹5۳۲۸) 
بورفولوژی ساعتارهای حاصل مطالعه بش در تهایت تیز 
طیف تحریک و انتشار مواد فسفری حاصل با استفاده از یک 
آتالیه گز فتولومی: سانس (2020 ۷۷۵۵ صنحام۲ ۲۵:0۵ ,۳1) 
-ع۳[00:010 حاصل گردید. 


سال سی و یکم شماره دو» ۱۳۹۹ 


۱۳۳ 


نتایج و بحث 

نتایج ۰36180 شکل (۱) طیف‌های "2681 مربوط به نمونه 

هاش هر و را تضان م‌دهد, مطایق با شکل (سالف) 
واضح است که در شرایطی که از ماده 1805 در تولید مواد 
فسفری استفاده نشود پیک‌های موجود به‌عوبی از الگوی 
تفرق 10۳95 با شماره ۶۱-۱۱۰۵ که متعلق به ۷203 می- 
باشد تبعیت می‌نماید. در این تصویر صفحات اصلی تفرق 
نشان داده شیه‌ائد که شانل معات (۲۲۳(۰/۲۱۱) (600) 
(۸۶۱۱: (۳۳۲ (۶۳۱ (6۶۰ (0۱۱) و (1۲۲) هستند. اما 
شکل (۱-ب) نشان می‌دهد که به‌تدریج با افزودن مقادیر 

مشخصی از سیلیکاء الگوی تفرق کاملا تغییر می‌کند. 
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شکل ۱ نمودارهای «281 مربوط به نمونه های الف) ۸ و ب) یس 


از حرارت دادن در دمای ۱۳۰۰ درجه سانتی گراد 


۱۳۶ 


نکته قابل توجه آنست‌که ماده حاصل تطابق کاملی با 
الگوی تفرق 10۳15 با شماره ۲۱-۱۶۵۲ (که متعلق به 
05 است) ندارد. در واقع با توجه به الگوی پیک‌های 
تفرق شماره کارت ۳۹-۱۶۲۵ که متعلق به 510 می‌باشد این 
واقعیت روشن می‌شود که پیک‌هایی که در زوایای (20) 
۸ ۰۲۸/۶ ۳۱/۶۰ ۳۳/۰۸ ۶۷/۰۱ و 1۸/۱۱ دیده 
می‌شوند نشان دهنده حضور سیلیکا در ترکیب فرآوری شده 
می‌باشند. ضمنا همانطور که در این شکل به تصویر کشیده 
شده است. پیک‌هایی نیز متعلق به ماده اکسیدی :۷۰60 می- 
باشند. لذا در نهایت می‌توان نتیجه گرفت که ماده فرآوری 
شده ترکیبی از ۷20 ۷25105 و 5102 می‌باشد. 


شده با استفاده از میکروسکوپ الکترونی روبشی نشر میدانی 


بررسی تاثیر اضافه شدن تت رااتیل اورتوسیلیکات (1505) بر سانحتار.. 


را نشان می‌دهد. واضح است که ماده ۸ که فاقد اکسید 
سیلیسیم می‌باشد دارای اندازه تقریبی ذرات ۸۰ نانومتر است. 
بصورت جالبی مشاهده می‌گردد که اندازه این ذرات به‌تدریج 
با افزایش میزان اکسید سیلیسیم افزایش یافته است. در نهایت 
| 
چشمگیری, یافته و به خدود. ۲۰۰2۶۰۰ نالومتن وسیله‌ان: 
نگاهی اجمالی به اين تصاویر نشان می‌دهد که نوعی بهم 
چسبیدن ذرات و آگلومراسیون بین ذرات سنتز شده اتفاق 
افتاده است:, دز خقیقت اضافه شدن 18905 ضمن تولید 
ترکیبات ۷۹6 باعث نوعی جوش خوردن ذرات مواد فسفری 
۳ شده است. همچنین دیده می‌شود که با افزودن 
5 سطح ذرات فرآوری شده هموارتر مسطح‌تر و عاری 
ای شش وهای هروس وی که اتف آنن اسر 


تقویت خواص نوری مواد فسفری موثر است[23]. 


شکل ۲ تصاویر ]۳۳۹۳ مربوط مواد فسفری مختلف الف) ۸ ب) ظ ج) 0 د) 1 ه1۹ 


تیه مهندسی فا زا نیراد 


سال سی و یکم. شماره دی ۱۳۹۹ 


سید مهدی رفیعائی 


خواص لومینسانس 

نمودار کلی طیف‌های تحریک و انتشار ماده 8* 05:1۳ زکد۷ 
در شکل (۳) نشان داده است. دیده می‌شود که در محدوده 
طول موج ۱۷۵ تا ۲۸۰ نانومتر پیک قدرتمند و عریضی وجود 
دارد که مربوط به راز تحریک این ماده ست: این یک که 
حداکثر شدت آن در طول موج ۲۵۰ نانومتر رخ داده. ناشی 
از 47 است. قسمت راست این نمودار نشان می‌دهد که در 
شرایطی که اين ماده تحت طول موج ۲۵۰ نانومتر تحریک 
شود. انتشاری در محدوده ۵۰ تا ۱۰۰ نانومتر از خود بروز 
می‌دهد که پیکهای این ناحیه متعلق به (6,5,4- ,3-7۳ می - 
باشند. بررسی تغییرات شدت انتشار بر حسب طول موج در 
این مواد نشان می‌دهد که قوی‌ترین پیک انتشار در طول موج 
تقریبی ٩1۱/۵‏ نانومتر رخ می‌دهد و متعلق به انتقال دو قطبی 
5رد است [24]. 

بعلاوه پیک‌های ذسبتاً ضعیف‌تری نیز در ۸۱ 4٩۰‏ 
۰ و ۵۹۵ نانومتر دیده می‌شوند که مربوط به سایر 
دوقطبی‌ها یعنی 7۳6-]کر 510-7۳ می‌با شند و در مقایسه با 


12-۳5 از اهمیت کمتری برخوردار هستند. 


۱۱۱۵/۵ ۱۵ ۵[ 


0 5۲5 لت 525 50 5 250 225 
۷۱ ۷/۵۷۱۲ 


۳ تموخار کلین طیف‌های تحریک و انتشار مواد ** ۷:۹[0::10 
در شکل (۶) نمودار انتشار طیف مربوط به مواد 
0 ۷20::]0 که در حضور مقادیر مختلفی از 


85 فرآوری شده‌اند نشان داده شده است. برای بررسی 
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۱۳۵ 


موج تحریک یاد شده (۲۵۰ نانومتر) قرار گرفتند در نظر 
گرفته شد. مقایسه این نمودارها نشان می‌دهد که بیشترین 
شدت انتشار مربوط به ترکیب 1 می‌باشد. در واقع زمانی که 
نسبت 510 مصرفی به میزان استوکیومتری آن برای تشکیل 
۶ برابر ۱ باشد بالاترین میزان انتشار حاصل می‌گردد. 
انن: تقونت رفتار. اسشار به قلیل افذانشی انشانه فرات ود 
همچنین هموار شدن سطح ذرات می‌باشد [23]. 


۱0۱60 18 ( 


454 75 500 535 5560 515 100 
۷/۵/۵۱۵۲ )( 


شکل ۶ نمودار انتشار طیف مربوط به مواد ۷۰0::۲0۳/۷۹:0::۲0*3 
که در حضور مقادیر مختلفی از 1۳805 فرآوری شده اند (زمانیکه طول 


موج تحریک برابر ۲۵۰ نانومتر باشد) 


پس از آن با افزايش میزان «510 شدت انتشار این مواد 
کاهش می‌یابد (نمونه‌های ] و ۳) که این رفتار با حضور 
ناخاصی‌های سیلیکایی در مجاورت ۷2۹105 قابل توجیه 
شده به این مفهوم است که اثر مخرب ناشی از ناخالصی‌ها بر 
مواد فسفری داشته‌اند غالب می‌باشد. در نهایت نیز مشاهده 
منجر به کاهش چشمگیر شدت انتشار می‌گردد. به بیان دیگر 
سیلیکای مصرفی برای تشکیل ترکیبات ۷56 کافی نمی‌باشد 
و لذا سیلیکای اضافه شده به‌شکل ناخالصی وجود خواهد 


۱۳۹ بررسی تاثیر اضافه شدن تت رااتیل اورتوسیلیکات (1505) بر ساعتار... 


دک بالاترین و پایین‌ترین مقادیر شدت انتشار مواد ۷50 در 
ترکیبات «1 و ظ یعنی زمانیکه نسبت میزان 51602 مصرفی به 

نتیجه گیری اندازه استوکیومتری لازم اين ماده برای تشکیل ترکیب 

در این تحقیق نانوذرات ** 10 :۷:۵ به روش سل-ژل ‏ ۷2510 به ترتیب برابر ۱ و ۰/۲۵ باشد رخ می‌دهد. 

فرآوری گردید. سپس با | ضافه نمودن 1505 به مواد اولیه 

مورد نظر. ترکیبات :۷:0/ ۷۹0 تولید گردید. در این تقدیر و تشکر 

پژوهش بصورت جالبی دیده شد که افزودن مقادیر مختلفی از حمایت‌های بسیار زیاد سرکار خانم شهزاد ملک پور 

از سیلیکا باعث ر شد چشمگیری در اندازه دانه‌ها از حدود کوپائی مراتب قدردانی بعمل می‌آید. 


۰ به ۰ نانومتر می گردد. در نهایت نیز نشان داده شد که 
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